カガク　センタクテキ　スイソカ　ハンノウ　ヲ　シンコウ　サセル　コウキノウ　キンゾク　ナノリュウシ　ショクバイ　ノ　セッケイ by タカハシ, ユウスケ & 髙橋, 佑輔
Osaka University
Title Design of Highly Efficient Metal Nanoparticle Catalysts forChemoselective Hydrogenation Reactions
Author(s)髙橋, 佑輔
Citation
Issue Date
Text Versionnone
URL http://hdl.handle.net/11094/34515
DOI
Rights
	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 	 様式３	 
論 	 文 	 内 	 容 	 の 	 要 	 旨 	 
	 
氏 	 名 	 （ 	 髙 	 橋 	 	 佑	 	 輔	 ） 	 
論文題名	 
Design	 of	 Highly	 Efficient	 Metal	 Nanoparticle	 Catalysts	 for	 Chemoselective	 
Hydrogenation	 Reactions	 
(化学選択的水素化反応を進行させる高機能金属ナノ粒子触媒の設計) 
論文内容の要旨	 
	 
環境問題が深刻化する現在、高機能な触媒の開発はエネルギーや資源の消費、廃棄物の副生を抑えた環境調和型物
質生産プロセスの実現に大きく貢献する。固体触媒は回収や再使用が容易であり流通系の反応にも適用できる反面、
活性点である表面構造の均一制御が難しく、特に液相系での官能基選択的な物質変換には適さなかった。そこで申請
者は、触媒活性種の構造および性質を原子レベルで精密に設計制御することで、従来にない新しい機能を持った固体
触媒の開発に成功した。	 
第一章では有機化合物の水素化反応系に焦点を当て、これまで開発されてきた官能基選択的水素化反応とその手法
について概説した。またこれらの課題を指摘し、その解決手段として三つのアプローチによる新規触媒設計指針をま
とめた。	 
	 第二章ではアルキンを選択的にアルケンへと水素化するコア-シェル型部分水素化触媒の設計について記述した。本
触媒はシェルに含まれる配位子がPdナノ粒子へ配位し、より配位力の弱いアルケンのPdへの配位を阻害する。すなわ
ちPd触媒表面への基質の配位を制御し、より配位力の強いアルキンだけを選択的に水素化する固体表面触媒反応場の
精密設計に成功した。	 
	 第三章ではアルデヒドとケトンの共存下、反応性の低いケトンを選択的に水素化する触媒反応系の開発について述
べた。固体酸と担持金属ナノ粒子を同時に用いることにより、アルコール、水素、水の逐次添加により廃棄物を出さ
ず、高選択的にケトンだけを水素化でき、さらに流通反応にも適用可能な環境調和型物質変換プロセスの開発に成功
した。	 
	 第四章では活性種と担体の特異な協奏効果の創出により触媒の活性を飛躍的に高め、温和な条件下でのスルホキシ
ドの脱酸素反応を達成した。表面吸着能の高いヒドロキシアパタイトを担体に用いたRuナノ粒子触媒が、アルコール
を還元剤としたスルホキシドの脱酸素反応を特異的に進行させることを見出した。	 
	 最終章では、これらの触媒設計法について総括し、学術的な意義について言及した。またコア-シェル構造により基
質特異的な反応場を構築した水素化触媒の今後の展開についてまとめ結言とした。	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論文審査の結果の要旨	 
	 
本論文は触媒活性種の構造および性質を原子レベルで精密に設計制御することで、従来にない新しい機能を持った
環境調和型物質生産プロセスに適用できる固体触媒の開発について述べたものである。	 
第一章では有機化合物の水素化反応系に焦点を当て、これまで開発されてきた官能基選択的水素化反応とその手法
について概説した。特に、液相での官能基選択性の制御が困難であった従来の固体触媒の問題点を指摘し、その解決
手段として三つのアプローチによる新規触媒設計指針をまとめた。	 
	 第二章ではアルキンを選択的にアルケンへと水素化するコア-シェル型部分水素化触媒の設計について記述した。本
触媒はシェルに含まれる配位子がPdナノ粒子へ配位し、より配位力の弱いアルケンのPdへの配位を阻害する知見に基
づき、Pd触媒表面への基質の配位を制御し、より配位力の強いアルキンだけを選択的に水素化する、固体表面触媒反
応場の精密設計に成功した。	 
	 第三章ではアルデヒドとケトンの共存下、反応性の低いケトンを選択的に水素化する触媒反応系の開発について述
べた。固体酸と担持金属ナノ粒子を同時に用いることにより、アルコール、水素、水の逐次添加により廃棄物を出さ
ず、高選択的にケトンだけを水素化でき、さらに流通反応にも適用可能な環境調和型物質変換プロセスの開発に成功
した。	 
	 第四章では活性種と担体の特異な協奏効果の創出により触媒の活性を飛躍的に高め、温和な条件下でのスルホキシ
ドの脱酸素反応を達成した。表面吸着能の高いヒドロキシアパタイトを担体に用いたRuナノ粒子触媒が、アルコール
を還元剤としたスルホキシドの脱酸素反応を特異的に進行させることを見出した。	 
	 最終章では、これらの触媒設計法について総括し、学術的な意義について言及した。またコア-シェル構造により基
質特異的な反応場を構築した水素化触媒の今後の展開についてまとめ結言とした。	 
	 以上、選択的な水素化反応を達成できる新規触媒システムを設計し、環境調和型反応を開発した本論文は、博士（工
学）の学位論文として価値のあるものと認める。	 
	 
	 
	 
